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(54) Tittc: METHOD FCHl UTILIZING A FUEL BY USING EXOTHERMIC PRE-REACnONS IN THE FORM OF A COLD FLAME 



(54) Bezeicbnung: VERFAHREN ZUR VERWERTUNG EINES BRENNSTOFFS UNTER NUTZUNG EXOTHERMER VORREAK- 
TIONEN IN FORM EINER KALTEN FLAMME 

(57) Abstract 



A method for utilizing a fuel widi an initial boiling 
temperature range of between 23 IK and 830 K, characterized 
by the following features: (a) the fuel is brought into contact 
in a reaction chamber with at least one pre-heated oxidator at 
a pressure p>l bar and with a molar C/O ratio ranging from 
1:0.14 - 1:25, whereby exothermic pre-reactions are initiated 
in the form of a cold flame, resulting in only partial conversion 
of the fuel and oxidator even when the oxidator-fiiel mixture 
is homogeneous; (b) adjustment of the technically relevant 
residence time ty of the mixture produced in the reaction 
chamber in step a) tv>25 ms at p<l bar and limited removal 
of heat from the reaction zone via an inert gas flow and/or 
the reaction chamber wall results in kinetic inhibition of the 
further reaction of the oxidizable mixture obtained using the 
cold flame, whereby spontaneous ignition of said mixture is 
avoided, especially for a foreseeable length of time. 

(57) Zusammenfassung 

Verfahren zur Verwertung eines Brennstoffes, der einen 
Ausgangssiedetemperaturbereich bei I bar zwischen 231 K 
und 830 K aufweist, welches durch folgende Merkmale 
gekennzeichnet ist: (a) der Brennstoff wird bei eincm Druck p^l bar mit mindestens einem auf 520 K bis 880 K vorgewflrmten Oxidator 
und einem molaien OO-VerhSltnis zwischen 1 : 0.14 bis 1 : 25 in einem Reaktionsraum so in Kontakt gebracht, daB exothcrme 
Voneaktionen in Form einer Kalten Flamme initiiert werden, die auch bei homogener Mischung von BrennstofF und Oxidator nur einen 
Teilumsatz des Brennstoffs und dcs Oxidators bcwirken, und (b) durch Einstellen einer technisch relevanten Verweilzeit fv, des in Schritt 
a) hergestcllten Gemisches in den Reaktionsraum, von tv>25 ms bei p^l bar, und einer begrenzten Warmeabfuhr aus der Reaktionszone 
tiber einen Inertgasstrom. und/oder fiber die Reaktorwand cine kinetische Reaktionshemmung der Weiterreaktion des bei der Kalten Flamme 
entstandenen, oxidierbaren Gemisches eintritt. wodurch eine Selbstziindung desselben insbesondere fUr eine voraussagbare Zeit verhindert 
wird. 





Baralche der Reaktfonen bei dor ZerstiUibung von Brennstoff In einen 
helSan Luftstrom (HEIZOL EL. p = 1 bar, ^« 1) 

RANGES OF REACTIONS DURING THE ATOMI2ATION OF FUEL IN A HOT AIR 
FLOW C HEATING, p e 1 bar.^» 1) 
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Verfahren zur Verwertung eines Brennstoffs unter 
Nutzuny exothermer Vorreaktionen in Form einer Kalten Flamme 

Gegenstand der vorliegenden Erfindung ist ein Verfahren zur Verwertung eines 
Brennstoffes, ein Produkt erhaltlich gemafi dem erfindungsgemaBen Verfahren, Ver- 
wendung des Produktes sowie eine Vorrichtung zur Erzeugung eines Gemisches zur 
Verwendung im erfindungsgemaBen Verfahren. 

Modeme und schadstoffarme Verfahren zur Verbrennung gasformiger, flussiger und 
fester Brennstoffe haben ein gemeinsanaes Konstruktionsmerkmal: Eine technisch 
ausgeklugelte Gemischaufbereitung. Die Gemischbildung stellt ein entscheidendes 
Kriterium fur die Qualitat der Verbrennung dar. Inhomogenitaten - gleich welcher 
Art Z.B. Verteilung des Brennstoffs/Oxidators in einer Verbrennungskammer - 
fuhren im AUgemeinen zur Bildung von Schadstoffen. Bei lokal sauerstoffarmer 
Mischung konnen unverbrannte Kohlenwasserstoffe und RuB in Folge einer unvoU- 
standigen Verbrennung auftreten. 

Diese Erkenntnisse fuhrten bereits in der Vergangenheit zur Entwicklung von vormi- 
schenden Verbrennungssystemen. Bei gasfbrmigen Brennstoffen ist die Gemischbil- 
dung mil Sauerstoff oder Luft weniger aufvvendig. Deshalb konnten hier bereits jfriih 
Verbesserungen erreicht werden. 

Die Gemischbildimg von Luft und fliissigen Breimstoffen ist in der technischen 
Umsetzung aufsvendiger als bei gasfbrmigen Brennstoffen. Es gibt verschiedene 
Ansatze, ein homogenes Gemisch zu erzeugen. Die Systeme arbeiten mit einer 
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Zerstaubung der Flussigkeit und/oder einer thermischen Aufbereitung, die zur teil- 
weisen oder voUstandigen Verdampfiing in Luft oder Abgas fiihrt. 

Bei Mitteldestillaten fuhren Konzepte zur Verdampfiing von Flussigkeitsfilmen, die 
zum Beispiel an heiBen Oberflachen herablaufen, uber langere Zeit zu dem Problem 
der Bildung von Ablagerungen an den Oberflachen des Verdampfers. Dies wurde in 
verschiedenen Arbeiten unter anderem von Brand et al. (1981), Kostka et al. (1982) 
und Mallog et al. (1983) beschrieben. Die Ablagerungen sind Reaktionsprodukte 
aus Crackreaktionen, die bei Temperaturen oberhalb von 400 ""C auftreten. Solch 
hohe Temperaturen bis oberhalb des Siedeendes des Mitteldestillats (380 °C bis 
400 ""C) sind aber fur einen ausreichenden Warmeubergang von der Verdampfer- 
wand an das flussige Medium erforderlich. Die Ablagerungen fuhren zu einer Ver- 
schlechterung des Warmeiibergangs und damit zur Storanfalligkeit des Systems. Zur 
Vermeidung der Bildung von Ablagerungen mufi der Kontakt des fliissigen Brenn- 
stoffs mit heifien Wanden vermieden werden. 

Neuartige Brennerkonzepte fur flussige Brennstoffe, wie Oberflachenbrenner, stel- 
len sehr hohe Anforderungen an die Gemischbildung von Brennstoff und Lufl. Ne- 
ben den Konzepten zur homogenen Gemischbildung gibt es auch 
Vormischkonzepte, die eine quasi-homogene Breimstoff-Lufl-Gemischaufbereitung 
realisieren. Bei dem Oberflachenbrenner aus der Offenlegungsschrift 
DE 196 06 560 wird der Brennstoff unter Druck auf 100 ^'C bis 800^C erhitzt und in 
einen Mischraum eingespritzt. Durch die grofle Druckabsenkung am Ventilaustritt 
werden im Vergleich zur herkommlichen Drackzerstaubung sehr kleine koUoiddis- 
perse Tropfen erzeugt, die aufgrund der aggregationshemmenden Mechanismen 
eine gewisse Stabilitat besitzen. Bei dem Aerosolbrenner von Schilling (1997) wird 
ein Olnebel erzeugt, in dem eine mit Ol benetzte Sintermetallschicht mit erwarmter 
Luft durchstromt wird. In der Offenlegungsschrift DE 196 25 217 wird der flussige 
Brennstoff mit einer herkommlichen Drackzerstaubung in den erwarmten Luftstrbm 
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eingedust und verdampft. Je nach Wahl der ProzeBparameter (Temperatur, Luft- 
menge, Rauchgasmenge) kann eine partielle chemische Umsetzung des Ols erreicht 
werden. 

Fur die direkte Verdampfung kann der Brennstoff auch in einen vorgewarmten 
Luftstrom eingebracht und dort bei weiterer Warmezufiihr voUstandig verdampft 
werden. Die dazu notwendigen Temperaturen fiihren theoretisch jedoch zur Selbst- 
entzundung des Gemisches. Bei der Gemischbildung von Gasen, wie zum Beispiel 
Methan (Erdgas), besteht diese Gefahr weit weniger (Figur 1). 

Femer besteht die Moglichkeit, den Brennstoff zunSchst mit Wasserdampf zu ver- 
dampfen und anschlieBend mit der Verbrennungsluft zu vermischen (Stoffel et al, 
1995). 

Die Zundung von Kohlenwasserstoffen verlauft - anders als bei rein thermischen 
Ziindungen - uber die Bildung reaktiver Radikale, die das System zur Zundung 
veranlassen (Wamatz et al., 1993). Die Bildung dieser Radikale verlauft uber che- 
mische Kettenverzweigungsreaktionen und dauert eine gewisse Zeit. Wahrend die- 
ser sogenannten Induktionszeit, findet zwar ein chemischer Umsatz statt, die 
Temperatur der Mischung bleibt jedoch weitgehend konstant (Figur 2). 

FUr die thermische Betrachtung eines Systems stellt die beschriebene Induktionszeit 
also eine ZUndverzugszeit dar. Diese ist von der Temperatur und vom Druck des 
Gemisches abhangig. Untersuchungsergebnisse liegen bisher vor allem bei Randbe- 
dingungen aus dem Bereich der Gasturbinen und der motorischen Verbrennung, 
also bei erhohten Drucken und hohen Temperaturen, vor. Die Bestimmung der 
Ziindverzugszeit ist stark von den Versuchsbedingungen, insbesondere der Ver- 
suchsapparatur, abhangig. Die in der Literatur (Lefebvre, 1982; Pitsch, 1995; Spa- 
daccini, 1982) genannten Werte differieren entsprechend. Lefebvre hat fiir die 
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Bestimmung der Ziindverzugszeiten einen Rohrreaktor verwendet, bei dem die 
Brennstoffeindusung in einem beheizten Luftstrom erfolgt und die Ziindverzugszeit 
gleich der Induktionszeit bis zum Reaktionsbeginn (Fig. 2) ist, Bei der motorischen 
Veibrennung kann durch Selbstzundungen - zeitversetzt durch den Ztindverzug - 
das Motorklopfen ausgeldst werden. Bei Gasturbinen wird der Einsatz der Vor- 
mischverbrennung zur Stickoxidreduzierung durch die Selbstzundung der Gemische 
bei hohen Driicken erschwert. Hier steht fur die Gemischbildung nur die Zeit des 
Zundverzugs zur Verfugung, die bei hohen Drucken im Bereich einiger Millisekun- 
den liegt. 

Der Anstieg der Temperatur eines Gemisches bei der direkten Brennstoffzugabe in 
einen vorgeheizten Luftetrom kann mit exothermen Reaktionen der Kohlenwasser- 
stoffe mit dem Luftsauerstoff erklart werden. Diese fuhren zu einer Ziindung des 
Gemisches. In der Literatur werden gleiche Effekte mit „Kalten Flammen" be- 
schrieben (Coffee et aL, 1979; Affens et al., 1979). Coffee hat das Phanomen der 
Kalten Flammen bei Untersuchungen zum zu vermeidenden Motorenklopfen ent- 
deckt. Kalte Flammen fiihren unter motorischen Reaktionsbedingungen 
(Verweilzeit, Druck und Temperatur) aber immer zur Selbstzundiuig des Gemischs. 
Affens beschreibt die Kalten Flammen unter atmosphMrischen Bedingungen, als 
einen unter sicherheitstechnisch relevanten Gesichtspunkten negativen Effekt. 

Fur ein n-Heptan-Gemisch fuhren die Reaktionen der Kalten Flancune im Reaktions- 
rohr zu einem Anstieg der Temperatur und zu einer Stabilisierung auf dem erhohten 
Niveau (Freytag, 1965). Hierbei wird die Reaktion durch ein fahles blauliches 
Leuchten charakterisiert. Die Limitierung der stattfindenden chemischen Reaktionen 
beruht auf komplexen brennstoffspezifischen Mechanismen. Wamatz beschreibt ein 
Modell zur Erklarung der Limitierung bei einem bestimmten Temperatumiveau, 
ahnlich dem Phanomen der Kalten Flammen. Bei der Niedertemperatur-Oxidation 
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(800 K - 900 K) ist die Gleichgewichtsreaktion von Kohlenwasserstoffradikalen mit 
Sauerstoff zu Peroxiradikalen entscheidend. 

R# + O2 ^ R02* (erste 02-Addition) 

An diese Reaktion schlieBen sich weitere Reaktionen zar Kettenfor^flanzung und 
Kettenverzweigung an. Der Schliissel fiir die Entstehung der Kalten Flammen liegt 
in der mangelnden thermischen Stabilitat der durch die Sauerstoffaddition gebilde- 
ten Vorlaufer der Kettenreaktionen. Bei hoheren Temperaturen verschiebt sich das 
chemische Gleichgewicht wieder auf die Seite der Kohlenwasserstoffradikale. Da- 
mit zerfallen die Peroxiradikale und eine Ztindung wird verhindert. 

Das der Erfindung zugrunde liegende technische Problem besteht darin, die angespro- 
chenen Nachteile im Stand der Technik zu uberwinden. Im Wesentlichen wird hier- 
unter die Gemischbildung von fliissigem Brennstoflf und Oxidator verstanden. 
Ublicherweise ist die Gemischbildung durch die Uberlagerung der EfFekte der Vermi- 
schung, der Verdampfiing und der Hochtemperaturoxidation gepragt, die sich nur 
begrenzt durch die Ziindverzugszeit zeitlich und raumlich trennen lassen. Bei dem 
erfindungsgemaBen Verfahren wird die Kalte Flamme auBerdem gezielt zur positi- 
ven Beeinflussung von Sto£feigenschaften genutzt. 

Gelost wird das technische Problem durch ein Verfahren zur Verwertung eines Brenn- 
stoffes, der eine Ausgangssiedetemperatur oder tiberwiegend einen Ausgangssiede- 
temperaturbereich bei 1 bar zwischen 231 K und 830 K aufweist, welches durch 
folgende Merkmale gekennzeichnet ist: 

(a) der Brennstoff wird bei einem Druck p > 1 bar mit mindestens einem 
auf 520 K bis 880 K oder bei niedrigerem Druck mit einer Absenkung des 
Temperaturbereichs vorgewarmten Oxidator und einem molaren C/O- 
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Verhaltnis zwischen 1 : 0,14 bis 1 : 25 in einem Reaktionsraum so in Kon- 
takt gebracht, dafi exotherme Vorreaktionen in Form einer Kalten Flamme 
initiiert werden, die auch bei homogener Mischung von Brennstoff und 
Oxidator nur einen Teilumsatz des Brennstoffe und des Oxidators bewirken, 
und 



(b) durch Einstellen einer technisch relevanten Verweilzeit des in 
Schritt a) hergestellten Gemisches in den Reaktionsraum, von tv> 25 ms bei 
p < 1 bar und Verweilzeiten, die bei Erhohung des Druckes unter sonst glei- 
chen Bedingungen kleiner werden, und einer begrenzten Warmeabfuhr aus 
der Reaktionszone tiber einen Inertgasstrom mit einem Verhaltnis des 
Warmekapazitatstroms des Oxidators M ♦ Cp zum Produkt aus Brennstoff- 
massenstrom Mi, und Heizwert das im adiabaten Reaktionsraum M -Cp/ 
Ml, 'Hu> 2 X 10^ K'^ ist, und/oder tiber die Reaktorwand mit einer War- 
mestromdichte q von q < 85 kW/m^ eine kinetische Reaktionshemmung 
der Weiterreaktion des bei der Kalten Flanmie entstandenen, oxidierbaren 
Gemisches eintritt, wodurch eine Selbstzundung desselben insbesondere fiir 
eine voraussagbare Zeit verhindert wird. 

Unter den Zustandsparametem werden insbesondere der Gesamtdruck, die Par- 
tialdriicke der Edukte, insbesondere von Oxidator und Brennstoff, sowie die An- 
fangstemperaturen der Edukte verstanden. Die ProzeBparameter umfassen die 
geometrischen Daten der Apparatur, die Aufenthaltszeit, die tiber die Apparatur ein- 
oder ausgekoppelten Wandwarmestrome, sowie das Rezirkulationsverhaltnis vom 
rezirkulierten Produktstrom in die Reaktionszone zum eingesetzten Eduktstrom. 



Vorzugsweise ist die Verweilzeit bei p < 1 bar groBer als 500 ms. 
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Die Verweilzeit beschreibt diejenige Zeit, die das bei der Kalten Flamme enstande- 
ne Gemisch im jeweiligen Reaktionsraum verharrt. Die Verweilzeit wird durch 
Division von Reaktorvoluraen V durch Volumenstrom des Gemisches Kzu 
t,. = F/Kbestimmt. Durch das erfindungsgemaBe Verfahren kann die Verweilzeit des 
Gemisches im Reaktionsraum langer sein als die nach der Methode von Lefebvre 
ermittelte Zundverzugszeit • 

Das erfindungsgemaBe Verfahren nutzt das Phanomen der Kalten Flamme. Wah- 
rend bisher die Kalte Flamme im Stand der Technik als ein Nachteil beschrieben 
wird, der zu vermeiden ist, wird nunmehr im erfindungsgemaBen Verfahren das 
Phanomen gezielt genutzt. 

Durch das erfindungsgemaBe Verfahren konneii wichtige, derzeit ausschlieBlich auf 
der Basis von Gasen (v,a. Erdgas) betreibbare ProzeBe auf den Einsatz von flussigen 
Brennstofifen erweitert werden. Durch das erfindungsgemaBe Verfahren wird also 
beispielsweise bei Verwendung von Heizol EL die flussige Brennstofl5)hase in eine 
gasformige Phase konvertiert, Der Einsatz eines homogenen Brenngas- 
Luftgemisches ermoglicht beispielsweise im Gegensatz zu herk5mmlichen Olbren- 
nem, daB die Schadstoff- imd Gerauschemissionen aus der Verbrennung deutlich 
gesenkt sowie kompaktere Kesselsysteme eingesetzt werden konnen, 

Es handelt sich bei den Kalten Flammen um exotherme Reaktionen des insbesonde- 
re flussigen Brennstoffes bei Anwesenheit eines Oxidators, die zu einer spontanen 
Temperaturerhohung von bis zu 180 K fiihren. Prinzipiell finden neben den exo- 
thermen Reaktionen auch endotherme Reaktionen statt. In jedem Fall ist die Brutto- 
reaktion exotherm. Ahnliche Temperaturerhohungen konnen auch durch partielle 
Oxidation des Brennstoffes erreicht werden, in dem die Luftmenge entsprechend 
reduziert wird. Der Unterschied zur Kalten Flammen Reaktion besteht unter ande- 
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rem darin, daU bei der Kalten Flamme nur ein Teilumsatz des Oxidators und Brenn- 
stoffs erfolgt. Bei der partiellen Oxidation wird der zugefuhrte Brennstoff nur parti- 
ell umgesetzt, da nur eine begrenzte Mange des Oxidator vorhanden ist. Im 
Gegensatz zur Kalten Flamme wird der zugefiihrte Oxidator in der Reaktion voll- 
standig verbraucht. 

Wird beispielsweise Heizol EL als Brennstoff eingesetzt, bildet die Kalte Flamme 
ein Gemisch aus Ketonen, Aldehyden und anderen Verbindungen. Zum erstmaligen 
Einleiten der chemischen Reaktionen der Kalten Flamme ist eine definierte Tempe- 
ratur oder -bereich des Oxidators erforderlich. Diese Temperatur wird als Initiie- 
rungstemperatur festgelegt. Einstelldaten der Initiierungstemperatur fur Heizol EL 
gehen aus Fig. 3 hervor. Nach Initiiemng der Kalten Flamme definiert man hinge- 
gen die Betriebstemperatur. Unter der Betriebstemperatur wird diejenige Tempera- 
tur verstanden, die einen stabilen Betrieb der Kalten Flamme gewahrleistet. In der 
Praxis ist der Bereich zwischen minimaler und maximaler Temperatur zum Betrieb 
der Kalten Flamme grofier als fur deren Initiiemng. 

Die Temperaturerhohung setzt zum Beispiel bei Heizol EL fur ein Luflverhaltnis 
von X = 0,7 bis 2,0 und atmospharischem Dmck bei einer Initiierungstemperatur 
von etwa 310 ^'C ein, Als Brennstoffe kommen im wesentlichen Kohlenwasserstof- 
fe, Gemische von Kohlenwasserstoffen mit nicht Kohlenwasserstofifen, in Form von 
Emulsionen und/oder Suspensionen mit in Kohlenwasserstoff im wesentlichen un- 
loslichen Flussigkeiten, insbesondere Wasser im Gemisch mit Ammoniak, Schwe- 
felwasserstoff und/oder Alkanolen, insbesondere C, - C4-Alkanolen in Frage. 

Der Oxidator ist eine Substanz oder ein Substanzgemisch, das gegenuber dem ins- 
besondere fliissigen Brennstoff ein hoheres chemisches Oxidationspotential besitzt. 
Vorzugsweise werden Sauerstoff, Ozon, Luft, Abgase aus iiberstochiometrischer 
Verbrennung, eine Sauerstoff enthaltende Verbindung, wie Peroxide enthaltende 
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Verbindung, Schwefeloxide, Stickoxide (NyO oder NOJ oder Gemische davon 
eingesetzt. 

Bei der Brennstoffeugabe in einen unter atmospharischem Druck ziigefuhrten Luft- 
strom treten bei Temperaturen uber 310 "^C exotherme Vorreaktionen zwischen 
Brennstoff, wie Heizol EL, n-Heptan, RME oder Iso-Oktan, und Oxidator, vor- 
zugsweise Luft, auf. In Fig. 3 sind die Ergebnisse eigener Versuche, bei denen 
Heizol EL als Brennstoff am Anfang des Stromungsweges in einen HeiBluftstrom 
gemischt wird, dargestellt. Unterhalb einer Grenztemperatur von 310 °C lieB sich 
keine Temperaturerhohung messen. Dies bedeutet, daB bei diesen Temperaturen 
keine oder nur in einem geringen MaBe Reaktionen ablaufen. Ab einer Lufttempe- 
ratur von 3 10 ""C trat eine Erhohung der Temperatur auf etwa 480 ""C ein. 

Fur Heizol EL-Luft-Mischungen stellt die Temperatur von 480 °C offenbar einen 
Grenzwert dar, denn der weitere Anstieg der Lufttemperatur vor der Brennstoffzer- 
staubung erhohte die Gemischtemperatur nicht. Diese Temperatur kann damit als 
Gleichgewichtstemperatur fur die beschriebene Oxidationsreaktion der Kalten 
Flammen gelten. Bei einer Lufttemperatur oberhalb von 480 ist der Tempera- 
turanstieg des Gemisches nur noch sehr gering. Exotherme Reaktionen in Form der 
Kalten Flammen scheinen unter den gewShlten Randbedingungen nicht mehr abzu- 
laufen. Wird die Lufttemperatur iiber 540 ^'C erhSht, so begixmt fUr das Gemisch der 
Bereich der SelbstzUndung, der dem Ztlndverzug unterworfen ist (siehe auch Fig. 6). 

Der Temperaturverlauf der Kalten Flamme entlang des Stromungswegs in AbhSn- 
gigkeit der Starttemperatur ist in Fig. 4 wiedergegeben. Wie bereits aus Fig. 3 er- 
sichtlich, ist die Endtemperatur der Kalten Flanmie weitgehend unabhangig von der 
Starttemperatur. Der anfangliche Temperaturabfall vor Begiim der Kalten Flamme 
resultiert aus der Verdampfungsenthalpie des fltissigen Brennstoffes. 
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Bei der Gemischbildung fliissiger Brennstoffe uberlagem sich Effekte der Verdamp- 
fiing und der Mischung mit dem Oxidator. Zur genauen Bestimmung der einzelnen 
Effekte ist sowohl die Einspritzung des flxissigen Brennstoffs in den Luftstrom als 
auch die Zugabe von vorverdampftem Brennstoff untersucht worden. Hierbei zeigte 
sich, dafi die Endtemperaturen der Kalten Flammen unabhangig von der Art der 
Brennstof&ugabe ahnliche Werte erreichen. 

Im Hinblick auf den Betrieb von Verbrennungssystemen ist der EinfluB des Luft- 
verhaltnisses auf das erfmdungsgemafie Verfahren von Interesse. Die Erhohung des 
Luftverhaltnisses fuhrt kaum zu Veranderungen der Endtemperatur des Gemischs 
nach Brennstoffzufiihr. Ein hoheres Luftverhaltnis stellt einen vergrofierten Bal- 
lastmassenstrom dar, der bei der Temperaturerhohung durch das erfindungsgemaBe 
Verfahren mehr Warme aufiiimmt. In Fig. 5 sind die sich einstellenden Phanomene 
in Abhangigkeit von den Startbedingungen dargestelh. Die quadratischen Punkte 
stellen Einstellungen zu Beginn der Brennstoffeufiihr dar, die zur Ausbildung einer 
Kahen Flamme fiihren. Es stellt sich eine Endtemperatur zwischen 470 und 
480 ""C ein. 

Im Bereich der Unterstochiometrie gibt es neben dem Bereich der Ausbildung einer 
Kalten Flamme auch Bereiche der Starteinstellungen, hier mit Kreuzen dargestellt, 
die zur Ziindung des Gemisches fuhren. Durch gezielte Mafinahmen der Tempera- 
turregulierung im Bereich der Kalten Flammen, z.B. durch Warmeabfiihr iiber die 
ReaktorauBenwand, lassen sich die Ztindungen im Bereich der Unterst5chiometrie 
vermeiden und ein sicherer Betrieb der Kalten Flammen gewShrleisten. 

Im Bereich der Temperaturen bis 540 konnten keine Zundungen des Gemisches 
beobachtet werden. Wird dagegen die Temperatur der Luftstromung iiber 550 ""C bis 
600 ""C erhoht, so entzundet sich das Gemisch. Eine Ziindung tritt nicht auf, wenn 
die Aufenthaltszeit unterhalb der Ziindverzugszeit liegt. Die Grenze zwischen den 
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ermittelten ZQndbedingungen und den Bedingungen fur einen Zundverzug stellt die 
gesuchte Abhangigkeit der Zundverzugszeit von der Temperatur dar (Fig. 6). Die 
Ergebnisse zeigen, daB die Ziindverzugszeiten von Mitteldestillaten unter atmospha- 
rischen Bedingungen im Bereich von mehreren Zehntelsekunden liegen. 

Unterhalb von 550 ®C konnen Ziindverzugszeiten von tiber einer Sekunde erwartet 
werden. Der Verlauf der Zundverzugszeit laBt eine Grenztemperatur im technisch 
interessanten Zeitbereich erwarten. Unterhalb dieser Temperatur kann eine Zundung 
sicher ausgeschlossen werden. Damit wird es moglich, ein homogenes Gemisch aus 
Brennstoff, Oxidator und Kalte Flamme-Produkten in einer Mischkammer zu erzeu- 
gen und sicher zu transportieren. 

Weiterhin sind Versuche mit unterschiedlichen Brennstoffen durchgefiihrt werden 
(Fig. 7). Es zeigte sich, dafi die Start- und Endtemperaturen der eingesetzten Brenn- 
stoffe nahezu identisch sind. Bis auf die Starttemperatur von RME, die bedingt 
durch die Siedebereich von 330 ""C bis 340 ""C erhoht liegt, liegen alle Temperaturen 
innerhalb eines schmalen Bandes. Es konnte hiermit eine geringe Abhangigkeit der 
Kalten Fiamme vom Siedepunkt oder Siedeverlauf des Kohlenwasserstofis gezeigt 
werden. Auch die Bindungsart der Kohlenwasserstoffe hat keinen signifikanten 
EinfluB. 

In Fig. 8 ist eine Vorrichtung gezeigt, welche zur Durchfuhrung des erfindungsge- 
maflen Verfahrens besonders geeignet ist. Mit Hilfe einer solchen Vorrichtung wur- 
den die in Fig. 3 bis 7 gezeigten Daten unter atmosph^rischen Druckbedingimgen 
gemessen. Mit 4 ist ein Reaktionsrohr bezeichnet, dem eine Zufuhr- und Mischein- 
richtung des Oxidators 6 angegliedert ist. Unter dem hier verwendeten Begriff Oxi- 
dator 2 sind im AUgemeinen die Stoffe gemeint, die gegeniiber dem Brennstoff 1 
ein hoheres Oxidationspotential aufweisen. In den gebrauchlichen Anwendungsfal- 
len handelt es sich hierbei um Luft oder molekularen Sauerstoff, aber auch um zu- 
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nickgefuhrte Gase aus einer iiberstochiometrischen Verbrennung, Es sind jedoch 
auch andere Gase mit hoherem Oxidationspotential gegenuber dem BrennstofF in 
Betracht zu Ziehen, denen durch das erfindungsgemafie Verfahren eine Verwertung 
widerfahren soil, wie beispielsweise Schwefeloxide. 

Der Brennstoff 1 wird der Mischeinrichtung 6 uber eine Brennstoffduse 7 zugefuhrt. 
Der hier verwendete Begriff Brennstoff 1 umfasst primar alle kohlenwasserstoffhal- 
tigen Brennstoffe, wie Mitteldestillate oder Ahnliche. Daruber hinaus werden hier- 
unter aber auch Gemische aus Kohlenwasserstoffen mit nicht Kohlenwasserstoffen 
verstanden. Diese werden getrennt, als Emulsion und/oder Suspension dem Verfah- 
ren zugefuhrt. Die mit nicht Kohlenwasserstoffen bezeichneten Stoffe soUen einer- 
seits zur Verfahrensoptimierung beitragen, hieninter wird insbesondere Wasser 
verstanden. Andererseits kann eine Beimischung mit nicht Kohlenwasserstoffen 
sinnvoU sein, um durch das erfindungsgemaBe Verfahren eine Verwertung dieser 
Zusatzstoffe, wie beispielsweise Kohlenstoff, zu erzielen. 

Das enstandene Brennstoff-Oxidator-Gemisch stromt ausgehend von der Mischein- 
richtung 6 axial durch das Reaktionsrohr 4. Zur Initiierung der exofhermen Reaktio- 
nen der Kalten Flamme ist eine geeignete Wahl der Zustands- und Prozessparameter 
erforderlich. Beispielhaft soil das Verfahren fiir Heizol EL als Brennstoff 1 und Lufl 
als Oxidator 2 ausgefilhrt werden. Das Reaktionsrohr besteht ira vorliegenden Bei- 
spiel aus einem isolierten dUnnwandigen Edelstahlrohr mit einer Lange von 1000 
mm und einem Durchmesser von 100 mm (siehe Fig. 8). Das Ol Avird uber ein her- 
kSmmliches Dmckzerstaubungssystem 7 zugefuhrt. Die Brennstoffleistung betragt 
dabei 10 bis 20 kW. Die Lufl wird der Mischeinrichtung 6 unter atmospharischen 
Druckbedingungen mit einem Mischdmck von 500 bis 700 Pa zugefuhrt. Zur Initiie- 
rung der Kalten Flamme muss der Luftstrom entsprechend erwarmt werden. Hierzu 
wird die der Mischeinrichtung zugeflihrte Lufl 2 durch einen Luftvorwamier auf die 
Initiierungstemperatur geheizt. Versuche mit dem in Fig. 8 dargestellten adiabaten 
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Kalte Flammen-Generator, bei dem die Wandwarmeverluste durch eine Mantelhei- 
zung vermieden werden (ideale Isolation), ergeben einen Vorzugsbereich der Initiie- 
rungstemperatur von 310 °C bis 450 Hierbei zeigt sich der Einfluss des 
eingestellten Luftverhaltnisses X als vemachlassigbar. Beispielsweise muB fiir eine 
Leistung von 12 kW und A, = 1,0 ein Olmassenstrom Af^ =1,0 kg/h und ein Luft- 
massenstrom 13,5 kg/h eingestellt werden. Die Kalte Flamme kann dabei 

durch Variation des Olmassenstroms bei einem Luftverhaltnis im Bereich von X = 
0,3 bis 2,0 sicher initiiert werden. Die Kalte Flamme aufiert sich im abgedunkelten 
Raum als fahles blauliches Leuchten und kann durch Messung eines limitierten 
Temperaturanstiegs auf etwa 480 ""C nachgewiesen werden. Das Kalte Flammen 
Produkt ist ein durch Fremdzimdung entzixndbares Gemisch. 

Der hier verwendete BegriflF Luftverhaltnis X beschreibt das Verhaltnis der zuge- 
fuhrten Sauerstoffinenge zu der fiir einen voUstandigen Umsatz des eingesetzten 
Brennstoffes erforderlichen Mindestsauerstoffinenge. 

Die exothermen Reaktionen der Kalten Flammen rafen in der Reaktionszone 5 
einen spontanen Temperaturanstieg hervor, der auf einen Teilumsatz des Brennstof- 
fes zuruck zu fuhren ist. Der Teilumsatz des Brennstoffes ist ein charakteristisches 
Merkmal der Kalten Flammen und grenzt diese gegenuber einer herkommlichen 
Verbrennung ab. Bei homogener Mischung des Brennstoff-Oxidator-Gemisches laBt 
sich bei unterstochiometrischer Reaktionsfuhrung der Kalten Flamme, beispielswei- 
se A. = 0,5, eine noch relativ hohe Sauerstoffkonzentration in den Kalte Flamme- 
Produkten 3 feststellen. Demgegenuber wird der vorhandene Sauerstoff bei einer 
unterstochiometrischen Verbrennung mit gleichem Luftverhaltnis vollstandig (nahe 
der Nachweisgrenze) aufgebraucht. Die Kalte Flamme-Produkte 3 setzen sich dem- 
nach aus den Reaktionsprodukten der Kalten Flamme, aber auch aus den nur zum 
Teil umgesetzten Edukten, d.h. dem Brennstoflfund Oxidator, zusammen. 
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Aufgrund der fur die Kalte Flamme charakteristischen reaktionskinetischen Hem- 
mung ist der Temperaturanstieg des Gemisches limitiert, so daB eine Selbstzundung 
der bei der Kalten Flamme entstandenen Kalte Flamme-Produkte 3 vermieden wird. 
Es ergibt sich fiir den Einsatz von Heizol EL und Luft unter atmospharischen 
Druckbedingungen eine maximale Gemischtemperatur von etwa 480 °C, dabei ist 
diese weitgehend unabhangig vom eingestellten Luftverhaltnis (siehe Fig. 5 und Fig. 
7). 

Je nach Ausgangssiedetemperatur oder -bereich wird der mit 1 bezeichnete Brenn- 
stoff dem Verfahren flussig oder gasfbrmig zugefuhrt. Insbesondere stellt die Ge- 
mischaufbereitung von fltissigen Brennstoffen in vielen technischen 
Anwendungsfallen ein bedeutendes Problem dar. Schlechte Zerstaubung von flussi- 
gen Brennstoffen fuhrt zu Inhomogenitaten bei der Gemischaufbereitung und damit 
zur Bildung von Schadstoffen. Das erfindungsgemaBe Verfahren tragt im Wesentli- 
chen zur Verbesserung der Gemischbildung bei. Durch den Reaktionsmechanismus 
der Kalten Flammen erfolgt eine Molekulkettenverkleinerung der Kohlenwasser- 
stoffe, die maBgeblich zur Absenkung der Siedetemperatur oder des Siedetempera- 
turbereichs beitragt. Die in flussiger Form eingesetzten Kohlenwasserstoffe konnen 
in die Gasphase iiberfuhrt werden, wodurch die Gemischaufbereitung wesentlich 
verbessert wird, Nach Abkahlung auf Umgebungstemperaturbedingungen liegt das 
Produkt in bis zu drei Zustanden vor, in gasfbrmiger, flilssiger und in kolloid disper- 
ser Phase (Nebel/Aerosol). Dabei kann der Anteil der kolloid dispersen Phase uber- 
wiegen. Des Weiteren tragt das erfindungsgemaBe Verfahren durch sein 
Temperatumiveau wesentlich zur Verdampfung des fliissigen Brennstoffes bei. 

Die freigewordene Energie der exofhermen Reaktion der Kalten Flamme unterstutzt 
die Verdampfung und erzeugt ein Gasgemisch, das je nach ProzeBparametem, z.B. 
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Warmeabgabe uber die Reaktoraufienwand, sowohl bei iiberstochiometrischen als 
auch unterstochiometrischen Bedingungen keine Selbstziindung zeigt. 

Die Initiierungs- und/oder die Betriebstemperatur der Kalten Flammen laBt sich 
durch cine Reihe von Mafinahmen absenken. Aus der Verbrennungstechnik bekannt 
ist die Rezirkulation von Reaktionsprodukten in die Reaktionszone. In den Fig. 9a 
bis 9c sind, basierend auf dem in Fig. 8 dargestellten Kalte Flammen-Generator, 
drei etablierte Verfahren zur Rezirkulation von Reaktionsprodukten dargestellt. Bei 
alien Verfahren werden die Kalte Flammen-Produkte 3 in die Reaktionszone 5 zu- 
nickgefuhrt. In Fig. 9a erfolgt die Rezirkulation innerhalb des Reaktionsrohres 14. 
Man spricht von einer intemen Rezirkulation. Dahingegen werden die Reaktions- 
produkte 3 in Fig. 9b und Fig. 9c auBerhalb des Reaktionsrohres 4 der Reaktionszo- 
ne 5 zugefiihrt (exteme Rezirkulation). Hierbei unterscheiden sich Fig. 9b und Fig, 
9c durch den Ort der Einkopplung der Reaktionsprodukte 9. 

Bei der Rezirkulation von BCalte Flammen-Produkten und/oder von Produkten aus 
nachfolgenden ProzeBschritten in die Verdampfiingszone gelingt es, die Betrieb- 
stemperatur der Kalten Flamme zu senken. Der insbesondere flussige Bremistoff 
wird in einem Gemisch aus Luft und Produkten der Kalten Flamme einem Phasen- 
wechsel unterworfen. Durch Rezbkulation der Kalte Flanraien Produkte erhoht sich 
der Inertgasstrom, wodurch insbesondere jRir stark unterstSchiometrische Betriebs- 
weisen die SelbstzQndungsneigung inhibiert wird. 

Daniber hinaus kann die Reaktionskinetik der Kalten Flammen durch gezielte 
Druckemiedrigung beeinfluBt und damit die Starttemperatur gesenkt werden. Die 
Zugabe von geeignet katalytisch wirkenden Stoffen emiedrigt die zur Initiierung der 
Kalten Flamme erforderliche Aktiviemngsenergie und tragt ebenso zum Absenken 
der Starttemperatur bei. 
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Fur das Erreichen der Initiierungs- oder der Betriebstemperatur (bisher einheitlich in 
Anspruch 6 Starttemperatur genannt) ist ein Aufheizen des Oxidatorstroms erfor- 
derlich. Fig. 10 gibt ein Ausfiihrungsbeispiel zur Einkopplung der Warme in den in 
Fig. 8 dargestellten Kalte Flammen-Generator 10 wieder. Das den Kalte Flammen- 
Generator 10 verlassende Kalte Flammen-Produkt 3 wird hierbei einer nachfolgen- 
den ProzeBstufe 1 1 zugefiihrt, dabei liegt die Temperatur des aus der ProzeBstufe 1 1 
austretenden Gemischs 12 oberhalb der Oxidatortemperatur, Die zur Initiierung der 
Kalten Flamme erforderliche Warmemenge wird dem Gemisch 12 durch den Oxi- 
dator-Vorwarmer 8 entzogen und in dem Oxidator 2 zugefiihrt. 

Bei dem Verfahrensablauf in Fig. 1 1 wird die zum Erreichen der Betriebstemperatur 
erforderliche Warme direkt aus dem Kalte Flammen-Produkt 3 entzogen imd uber 
den Oxidator- Vorwarmer 8 dem Oxidator 2 zugefiihrt. Eine weitere Moglichkeit der 
Warmeeinkopplung ist in Fig. 12 veranschaulicht Bei dieser Variante erfolgt die 
Warmeeinkopplung an das Brennstoff-Oxidator-Gemisch libcr das Reaktionsrohr 4 
des ICalte Flammen-Generators aus Fig. 8. Die Warme kann beispielhaft durch eine 
elektrische Beheizung oder einen beliebigen WarmekapazitStsstrom eingebracht 
werden. Eine weitere Form der Warmeeinkopplung zur Brennstoffvorwarmung ist 
moglich. 

Das im Kalte Flammen-Generator (Fig. 8) gewonnene Kalte Flammen-Produkt 3 
liegt nach Abkiihlung auf Umgebungstemperatur in gasfbrmiger, flussiger und/oder 
kolloid disperser Phase vor. Durch die durch die Kalte Flamme in der Regel unter- 
stutzte Molekulkettenverkleinerang der Kohlenstoffketten liegt die Siedetemperatur 
Oder der Siedetemperaturbereich des Kalte Flammen-Produkts 3 in jedem Fall unter 
der oder dem des eingesetzten Brennstoffes 1. 
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Je nach Bedarf laBt sich das Kalte Flamme-Produkt 3 durch Wahl der Zustands- und 
ProzeCparameter beeinflussen. Fiir Anwendungen der Gemischaufbereitung oder 
Synthesegasgewinnung ist es erforderlich, den Brennstoff weitgehend in die Gas- 
phase zu liberfuhren. Aus eigenen Versuchen ist bekannt, daB sich die Endtempera- 
tur der Kalten Flamme nahezu unabhangig von der Starttemperatur auf einen 
konstanten Wert einstellt (siehe Fig, 3 und 4). Bei energetischer Betrachtung ergibt 
sich bei niedrigen Betriebstemperaturen im Betriebstemperaturbereich aufgrund der 
hoheren Temperaturdifferenz ein entsprechend hSherer Brennstoffumsatz. Gasana- 
lysen des Kalte Flammen Produkts bestatigen, daB sich bei niedrigen Betriebstem- 
peraturen ein hoherer Brennstoffumsatz in der Gasphase einstellt. 

Das erfindungsgemaBe Verfahren wird vorteilhafterweise eingesetzt zur Aufberei- 
tung und/oder Veredelung von flussigen Kohlenwasserstoffen, insbesondere in 
Raffinerien oder in der chemischen Verfahrenstechnik, der Synthesegasherstellung, 
der Schutzgasherstellung, zur Bereitstellung von gasformigen Brennstoffen fur 
mobil Oder stationar eingesetzte Brennstoffzellen, wie in Kraftfahrzeugen, Schie- 
nenfahrzeugen, Schiffen, Flugzeugen und/oder der Kraftwarmekopplung, zur Ver- 
brennung in Verbrennungskraftmaschinen und/oder Feuerungsanlagen, zur 
Trennung von Stoffstrdmen von Begleitstoffen und Ahnlichem. 

Mit dem erfindungsgemaBen Verfahren werden bisher ausschlieBlich fur gasfbrmige 
Brennstoffe genutzte Verbrennungstechniken nun auch fiir fliissige EnergietrSger 
anwendbar. Der Einsatz flussiger Brennstoffe ist in innovativen Systemen zur Ver- 
sorgung mit Heizwarme und/oder elektrischer Energie, der Kraftwarmekopplung 
durch Blockheizkraftwerke, moglich, da durch die voUstandige Vergasung der 
Vorteil der Gasmotoren mit den niedrigeren Brennstoffkosten flussiger Brennstoffe 
verbunden werden kann. Die Abgasnachbehandlung ist durch diese Anwendung 
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Stark vereinfacht oder kann sogar komplett entfallen. Als weiteres Beispiel wird hier 
der Einsatz in Stirlingmaschinen genannt. Die Kalten Flammen konnen hierbei als 
Vorstufe im ProzeB der Warmeerzeugung integriert werden. 

Fiir den Einsatz flussiger Brennstoffe in BrennstofiEzellen kann das erfindungsgema- 
Be Verfahren als „Vergaser" verwendet werden. Die Anforderung der Versorgung 
mit einem homogenen ProzeBgas mit hohem Heizwert wird erfullt. Insbesondere fiir 
mobile Anwendungen besteht ein wesentlicher Vorteil in der einfachen Handhabung 
des urspriinglichen Brennstoffs in Bezug auf Lagemng und Sicherheit. 

Durch das erfindungsgemafie Verfahren wird ein Gemisch mit neuen Eigenschaften 
erzeugt. Die Zusammensetzung des Brennstoffs andert sich aufgrund der chemi- 
schen Reaktionen. Temperaturmessungen bei Umgebungsdruck und stochiometri- 
schen Bedingungen zeigen, daB bei Betriebstemperaturen um 300*^0 und 
Atmospharendruck nahezu unabhangig vom Luftverhaltnis beispielsweise 10 % der 
im Brennstoff (HEL) gebundenen chemischen Energie bereits in dem erfindungs- 
gemaBen Verfahren umgesetzt wird. Durch Oxidations- und Zerfallsreaktionen 
reagieren dabei hauptsachlich lange Kohlenwasserstofflcetten zu kurzen Molekulen. 

Die Randbedingungen des Verfahrens konnen so eingestellt werden, daB das entste- 
hende Produkt einen weseiitlich niedrigeren Siedebereich als der ursprungliche 
Brennstoff hat. Damit werden fur den Einsatz dieser Technik in neuen Anwen- 
dungsbereichen zusatzliche ProzeBschritte moglich. Denkbar ist eine begrenzte 
Riickkiihlung des Gases, die eine sichere Handhabung des Gemisches ermoglicht. 
Eine Ztindung nach dem Radikalkettenmechanismus kann voUst^dig unterdriickt 
werden. Damit hat man die Moglichkeit, das Produktgas sicher aus den Aufberei- 
tungverfahren zum Verbraucher zu transportieren und zu speichem. Der Modulati- 
onsbereich kann damit von der Leistungsschwankung eines beliebigen Verbrauchers 
entkoppelt werden. 
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Es gelingt dariiber hinaus, das Verfahren so zu steuem, daB sogar selektiv petro- 
chemische Synthesebausteine (z. B. define oder Formaldehyd) mit hoher Ausbeute 
entstehen und eine Abtrennung dieser Kohlenwasserstoffe aus dem Produktgas 
interessant wird. 

Ein grofier Anwendungsbereich der Kalten Flamme iiegt in der Herstellung von 
Synthesegasen jeglicher Art. Unter Synthesegas werden sowohl Gasstrome verstan- 
den, die in einem kontinuierlichen ProzeB erzeugt und eingesetzt werden, aber auch 
solche, die nach Erzeugung gespeichert und zu einem spateren Zeitpunkt zur An- 
wendung kommen. 

In der Materialveredelung (z,B. bei Metallen) ist es beispielsweise erforderlich, eine 
reduzierende Atmosphare, ein sogenanntes Endogas, zu erzeugen, das eine Oxidie- 
rung des zu verarbeitenden Materials unterbindet Endogas wird ablicherweise 
durch eine unterstochiometrische Verbrennung von Erdgas unter Wasserbeimi- 
schung hergestellt. Die Hauptgaskomponenten sind dabei CO, CO2, Hj, H2O, sowie 
Inertgaskomponenten. Je nach Einstellung der ProzeBparameter (Wasser- 
Brennstoff-Verhaltnis, Luftverhaltnis und Temperatur) kann die Zusammensetzung 
des Endogases beeinfluBt werden. Bei der Verwendung fliissiger Brennstoffe in 
einer unterstochiometrischen Verbrennung kommt es zur unerwunschten RuBbil- 
dung. Das erfindungsgemaBe Verfahren ermoglicht die Umsetzung fliissiger Brenn- 
stoffe in die Gas- und Dampfphase in einer stark unterstochiometrischen 
Atmosphare ohne merkliche RuBablagerungen. 

Das erfindungsgemaBe Verfahren wird vorteilhafterweise zum Antrieb von mobilen 
Vorrichtungen jeglicher Art, insbesondere Fahrzeugen, eingesetzt. Beispielsweise 
Uefert das erfindxmgsgemafie Verfahren aufbereitete Brennstoffe fur Otto- 
/Dieselmotoren und/oder Brennstoffzellen. 
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In ahnlicher Weise liefert das erfindungsgemafie Verfahren aufbereitete Brennstof- 
fe, die zur Kraft-, Stromerzeugung und/oder Warmebereitstellung in immobilen 
Vorrichtungen eingesetzt werden. Beispielsweise kdnnen die aufbereiteten Brenn- 
stoffe in Blockheizkraftwerken (BHKWs), Stromgeneratoren, Brennstoffzellen 
sowie Feuerungsanlagen benutzt werden. 

Vorzugsweise wird beim erfindungsgemafien Verfahren als Oxidator Luft und/oder 
SauerstofF verwendet und die Edukte aus Schritt (a) des erfindungsgemafien Verfah- 
rens werden unterstochiometrisch, vorzugsweise bei einem Luftverhaltnis von X = 
0,2 bis 0,7, zugefuhrt. Durch Zugabe von Wasser oder Wasserdampf lassen sich die 
fur die Endogasherstellung erforderlichen Gaskomponenten synthetisieren. 

In einer bevorzugten Ausgestaltung der Stufe (b) des erfindungsgemafien Verfah- 
rens wird ein weiterer Stoffstrom der Stufe (b) zugefuhrt, der im Wesentlichen aus 
Kohlenwasserstoffen, Gemischen von Kohlenwasserstoffen und nicht Kohlenwas- 
serstoffen entspricht. Unter nicht Kohlenwasserstoffen wird bei der Synthesegasher- 
stellung insbesondere Wasser und/oder Wasserdampf verstanden, wodurch im 
Wesentlichen zur Verfahrensverbesserung durch Verringerung der RuBbildungsnei- 
gung beigetragen wird. In einer anderen Anwendungsform des erfindungsgemafien 
Verfahren kann als nicht KohlenwasserstofF Luft zugefiihrt werden, um damit eine 
luftgestufte Verbrennung (Luftstuftmg) zu erzielen. Wie bei der Synthesegasher- 
stellung wird die Kalte Flamme bei einem niedrigen Luftverhaltnis, beispielsweise 
bei X < 1, eingestellt. Zum Einstellen der erforderlichen Sauerstoffinenge, z.B. zum 
Einleiten einer voUstandigen Verbrennung, wird dem Kalte Flammen-Produkt an- 
schliefiend Luft oder Abgas einer iiberstochiometrischen Verbrennung beigemischt. 
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In Fig. 20 ist ein weiteres Ausfilhrungsbeispiel fur einen VerbrennungsprozeB mit 
Brennstoffstufiing zur Stickoxidreduzierung dargestellt, bei dem Gemisch der Stufe 
(b) aus Anspruch 1 ein weiterer Stoffstrom zugefuhrt wird. Bei der sogenannten 
dreistxifigen Verbrennung wird das unterstochiometrisch erzeugte Kalte Flammen- 
Produkt 3 mit Luft 2 in der Primarstufe uberstochiometrisch unter hoher NO- 
Produktion umgesetzt. Der Anteil des eingeleiteten Kalte Flammen-Produkts in 
dieser Stufe betragt, bezogen auf das im Kalte Flammen-Generator 10 erzeugte 
Produkt, ca. 70 %. In der zweiten Stufe wird das restliche Kalte Flammen-Produkt 
eingemischt, so dafi sich eine insgesamt reduzierende Atmosphare einstellt, in der 
dann das in der ersten Stufe gebildete NO zu reduziert wird. Im Stand der Tech- 
nik stellt die Eindiisung und Mischung des fliissigen Brennstoffes in die zweite 
Verbrennungsstufe ein wesentliches Problem dar. Die Oleindiisung in einen heiBen 
Gasstrom ruft haufig Crackreaktionen und Ablagerungen von Olbestandteilen im 
Bereich der olfuhrenden Teile und heiBen Oberflachen hervor, die durch das erfin- 
dungsgemafie Verfahren Uberwunden werden. Der voUstandige Ausbrand erfolgt in 
der Tertiarstufe, wo durch Zugabe sogenannter Restluft insgesamt uberstochiometri- 
sche Bedingungen eingestellt werden. 

Bei den Bnergieumwandlungssystemen gewinnen Brennstoffzellen kiinftig an Be- 
deutung. Zur Energieerzeugung werden diese nach dem heutigen Stand der Technik 
vorzugsweise mit gasfbrmigen Brennstoffen beaufschlagt. Vomehmlich wird mole- 
kularer Wasserstoff als Energietrager fur Brennstoffzellen verstanden. Dariiber 
hinaus ermdglichen einige Brennstof&ellen auch den Einsatz von kurzkettigen 
Kohlenwasserstoffen und auch Kohlenmonoxid. Um den Einsatz von fliissigen 
Brennstoffen fttr Brennstoffzellen zu ermoglichen, sind technisch aufwendige Um- 
setzungsverfahren, wie die Dampfireformierung, die autotherme Reformierung oder 
die (katalytische) partielle Oxidation, erforderlich. Verfahren, die im groBtechni- 
schen MaBstab etabliert sind, lassen sich auf die fur Brennstoffzellen relevanten 



wo 00/06948 PCT/EP99/05429 

- 22 - 

Leistungsbereiche nicht problemlos skalieren. Prinzip bedingt kommt es bei diesen 
Verfahren unter anderem zur RuBbildung und infolge der hohen ProzeBtemperatu- 
ren zu Wirkungsgradeinbufien. 



Hierbei wird das Phanomen der Kalten Flamme genutzt, um die genannten Proble- 
me zu losen. Wie bereits bei der Synthesegasherstellung beschrieben, ermoglicht 
das erfindungsgemaBe Verfahren die Umsetzung von fliissigen Brennstoffen in die 
Gasphase. Versuche mit Heizol EL und Luft unter atmospharischen Druckbedin- 
gungen in einer Vorrichtung gemaB Fig. 8 bestatigen, daB das Verfahren bei einem 
fiir Brennstoffeellen relevanten Luftverhaltnis von A. = 0,3 ohne RuBablagerung 
durchfiihrbar ist. Mit einem zusatzlichen Einbau zur Rezirkulation gemaB Fig. 9b 
und einer Verweilzeit von t^ = 0,85 s laBt sich das Luftverhaltnis bei Umgebungs- 
dnick sogar bis A, = 0,1 absenken. 

Vorzugsweise wird beim erfmdungsgemaBen Verfahren als Oxidator Luft und/oder 
Sauerstoff verwendet und die Edukte aus Schritt (a) des erfindungsgemaBen Verfah- 
rens werden unterstochiometrisch, vorzugsweise bei einem Luftverhaltnis von X = 
0,2 bis 0,7, zugefuhrt. Je ProzeBfuhrung ist es sinnvoU, zumindest teilweise das 
sauerstofflialtige Abgas der Brennstoffzellenreaktion als Oxidator zu verwenden. 

Vorzugsweise wird das aus Stufe (b) des erfindungsgemaBen Verfahrens erhaltene 
Produkt durch bekannte Verfahrensschritte, vorzugsweise der partiellen Oxidation, 
der Dampfreformienmg und/oder der Shiftgasreaktion (Wassergasreaktion) in ein 
fiir Brennstoffzellen geeignetes Brenngas, wie beispielsweise Wasserstoff, oder 
einem Brenngasgemisch aus Wasserstoff, Kohlenmonoxid und/oder kurzkettigen 
Kohlenwasserstoffen, tiberfiihrt. 
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Fig. 13 stellt ein Ausflihrungsbeispiel fur die Umsetzung von fliissigen Brennstoffen 
in ein fiir Brennstoffzellen geeignetes Brenngas dar. Unter dem mit 17 gekenn- 
zeichneten Begriff Brennstoffzellen geeignetes Brenngas, werden diejenigen Gas- 
gemische verstanden, die als Brennstoff fur BrennstofjEzellen verwendet werden 
konnen. Je nach Brennstoffzellen-Typ, wie beispielsweise der Membranbrennstoff- 
zelle (PEMFC) oder den Hochtemperaturbrennstoffzellen (SOFC, MCFC), ergeben 
sich unterschiedliche Anforderungen an die Zusammensetzung des Brenngases. Fiir 
den Einsatz in Brennstoffzellen werden als Brennstoff 1 vorzugsweise Mitteldestil- 
late, wie Heizol EL, Diesel-, Benzinkraftstoffe, Kerosin oder ahnliche, verstanden. 



Fiir Brennstoffzellen geeignetes Brenngas kann beispielsweise hergestellt werden, 
wenn Heizol EL imd die vorgewannte Verbrennungsluft unterstochiometrisch mit 
einem geringen Luftverhaltnis, insbesondere A, = 0,1 bis 0,5, dosiert werden und in 
einen Kalte-Flammen-ProzeB eingekoppelt werden. Die Vorwaimung kann dabei 
nach den oben beschriebenen Methoden erfolgen. Das den Kalte Flammen- 
Generator 10 verlassende Produktgemisch 3 wird in einer anschlieBenden Verfah- 
rensstufe zur H2-Gewinnung 15 verwertet. Hierbei konnen technisch bekannte Ver- 
fahren, wie die (katalytische) partielle Oxidation oder die autotherme Reformierung 
nachgeschaltet werden. Zur optionalen CO-Konvertierung 16 dnrchlauft das syn- 
thetisierte Gasgemisch ublicherweise eine Shiftstufe (Wassergasreaktion) und 
eventuell eine nachfolgende Kohlenmonoxid-Feinreinigung. 

Um Ruckwirkungen aus dem Bereich der Hochtemperaturoxidation, der partiellen 
oder voUstandigen Oxidation, auf die Reaktion der Kalten Flamme zu verhindem, 
sind beide Reaktionsraimie durch eine stromungstechnische und thermische Ent- 
kopplung zu trennen. Die stromungstechnische Entkopplung kann beispielsweise 
durch eine Flammenriickschlagsicherung ausgefiihrt werden, die durch lokale Erh5- 
hung der Gemisch-Stromungsgeschwindigkeit ein Zunickwandem der Flammen- 
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wurzel aus der Hochtemperaturoxidation verhindert. Ein Ausfuhrungsbeispiel einer 
Flammenruckschlagsicherung 21 ist in Fig. 18 dargestellt. Die thermische Ent- 
kopplung soil vermeiden, daB sich das Kalte Flammen-Produkt vor dem Eintreten in 
die Hochtemperaturoxidation an heiflen Oberflachen entzundet. Die heiBen Oberfla- 
chen konnen hierbei durch Warmeleitung aus der Hochtemperaturoxidation hervor- 
genifen werden. 

Durch Variation der in den Prozefl eingekoppelten Stoffstrome, insbesondere Was- 
ser und 6l, laBt sich der beschriebene Verfahrensablauf modifizieren. In einer be- 
vorzugten Ausgestaltung der Stufe (b) des erfindungsgemaBen Verfahrens wird ein 
weiterer Stoffstrom der Stufe (b) zugefuhrt, der im wesentlichen aus Kohlenwasser- 
stoffen, Gemischen von Kohlenwasserstoffen und nicht Kohlenwasserstoffen be- 
steht. 



Je nach Randbedingungen ist es vorteilhafter die Kalte Flamme bei einem haheren 
Luflverhaltnis zu initiieren als fur die Synthesegasherstellung erforderlich ist. Um 
dennoch das erforderliche Brennstoff-Oxidator-Verhaltnis einzustellen, kaim der 
Kalte Flammen-Generator 10 mit einer zweistufigen Brennstoffzufuhrung versehen 
werden (siehe Fig. 14). Hierbei werden Brennstoff 1 und Oxidator 2 dem Kalte 
Flammen-Generator 10 zunachst mit einem hoheren, als fiir den ProzeB erforderli- 
chen Luflverhaltnis zugefiihrt. Die zweite Brennstoffeindusung reguliert das fur den 
ProzeB erforderliche Luflverhaltnis. Der positive Nebeneffekt der nachtraglichen 
Eindusung von fliissigen Brennstoffen resultiert daraus, daB dem Gemisch im Re- 
aktor Verdampfungswarme entzogen wird und damit die Gemischtemperatur redu- 
ziert wird. Hierdurch kann ein emeutes Initiieren der Kalten Flamme eingeleitet 
werden, so daB ein weiterer Brennstoffiimsatz und damit die weitere Vergasung des 
Brennstoffes erfolgen kann. 
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Eine weitere MaBnahme ist die Wasser- oder Wasserdampfeinspeisung 14 in die 
Reaktionszone der Kalten Flamme (siehe Fig. 15). Wasser oder Wasserdampf wer- 
den iiblicherweise bei unterstochiometrischen Reaktionen zur Verhinderung der 
Rufibildung eingesetzt und dienen in dem erfindungsgemaBen Verfahren gleichzeitg 
zur Verbesserung der Wasserstoffausbeute. Die Eindusung von flussigem Wasser 
ruft durch die Verdampfongsenthalpie zusatzlich eine Abkuhlung des Kalte Flam- 
men-Produkts hervor, daB wegen der Absenkung der Starttemperatur einen erhohten 
Brennstoffiimsatz in der Kalten Flamme erwarten laBt. 

Das Gemisch aus Stufe (b) des erfindungsgemaBen Verfahrens kann zumindestens 
teilweise einer Dmckerhohung unterzogen werden. Eine weitere Ausfuhrungsform 
des erfindungsgemaBen Verfahrens mit einer nachtraglichen Dmckerhohung sieht 
der Einsatz zur Anwendung in Warmekraftmaschinen vor. 

In Fig. 16 ist der in Fig. 8 dargestellte Kalte Flammen-Generator in Kombination 
mit einer Verbrennungskraftmaschine 18 dargestellt. Das erfindungsgemaBe Verfah- 
ren fiingiert hierbei zur Gemischaufbereitung der nachfolgenden Verbrennungs- 
kraftmaschine 18. Der Brennstofif 1, vomehmlich ein Mitteldestillat, wie Diesel, 
Benzin oder ahnliche, und der Oxidator 2, vorzugsweise Luft, wird dem Kalte 
Flammen-Generator 10 mit einem technisch siimvoUen Luftverhaltnis zugefiihrt. 
Das resultierende Produktgasgemisch 3 wird in der nachfolgenden Verbrennungs- 
kraftmaschine 20 unter ottomotorischen Bedingungen komprimiert und anschlie- 
Bend verbrannt. Das die Verbrennungskraftmaschine 18 verlassende Abgas 19 dient 
zur Vorwamiung des Brennstoff-Oxidator-Gemisches im Kalte Flammen-Generator 
10. 
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Ein wesentlicher Vorteil des erfindungsgemafien Verfahrens in Kombination mit 
einer Verbrennungskraftmaschine liegt in der wesentlich besseren Gemischaufbe- 
reitung im Vergleich zu herkommlichen Otto- und Dieselmotoren, was zugleich 
eine Reduktion der Schadstoffe zur Folge hat. Bei Dieselmotoren wird insbesondere 
durch RuB- und NOx-Reduzierung die Erreichung des ULEV-Standards ermoglicht. 
Desweiteren ermoglicht die Vorvergasung durch die Kalte Flamme die Realisierung 
von Magermotor-Konzepten, die eine wesentliche Wirkungsgradsteigerung gegen- 
liber etablierten Techniken ermoglicht. Magermotoren sind im wesentlichen Otto- 
motoren, die, gegenuber herkommlichen Motoren mit einer nahstochiometrischen 
Verbrennung, mit wesentlich hoheren Luftverhaltnissen (bis zu X ~ 4) arbeiten, 
wodurch eine starke Reduzierung der NO^-Bildung erreicht wird, 

Untersuchungen an einem Versuchsaufbau gemaB Fig. 14 zeigen, dafi ein ottomoto- 
rischer Betrieb mit dem Kalte Flammen-Produkt auf Basis von Diesel als Brennstoff 
1 moglich ist. Wegen der verbesserten Klopffestigkeit des Kalte Flammen-Produkts 
(im Vergleich zu Ottokraftstoffen) kann der ottomotorische Betrieb bei wesentlich 
hoheren ProzeBdrucken erfolgen. Hierdurch sind erhebliche Wirkungsgradsteige- 
rungen insbesondere im Teillastbetrieb gegenuber herkommlichen Ottomotoiproze- 
Ben zu erwarten. 

Aufbauend auf Fig. 16 ist der Verbrennungskraftmaschinen-ProzeB in Fig, 17 hin- 
sichtlich einer Wirkungsgradsteigerung optimiert. Das den Kalte Flammen- 
Generator 10 verlassende Produktgemisch 3 wird beispielhaft in einem herkommli- 
chen Turbinenabgaslader 20 vorkomprimiert und in dem nachgeschalteten als 
Ladeluftkuhler fungierenden Oxidator-Vorwarmer 8 gekuhlt. Der hierbei ubertrage- 
ne Warmestrom dient zur Vorwarmung der eingesetzten Luft 2. Die MaBnahmen, 
Turbinenabgaslader in Kombination mit Ladeluftkuhler, verbessem im Wesentli- 
chen den FuUungsgrad der Verbrennungskraftmaschine 18 und damit zugleich den 
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Wirkungsgrad, Der in der Motorentechnik verwendete Begriff Fiillungsgrad be- 
schreibt das Verhaltnis des in den Zylinder eingebrachten Gemischvolumens zu dem 
eigentlichen Zylinderhubvolumen, jeweils bezogen auf atmospharische Druckbe- 
dingungen. 

Das erfmdungsgemaBe Verfahren ermoglicht es, einen einheitlichen Vergaser fur 
unterschiedliche flussige Brennstoffe (z. B. Benzin, Kerosin, Diesel) einzusetzen, 
wodurch ein Vielstoffmotor in einfacher Weise realisierbar wird. 

Weitere Anwendungen im Bereich der Verbrennungstechnik sind denkbar. Hierbei 
ermdglicht das erfindungsgemafie Verfahren den Einsatz fliissiger Brennstoffe in 
Anwendungen, die bisher nur auf gasfbrmige Brennstoffe beschrankt waren. Bei- 
spielhafl kann der Kalte Flammen-Generator einem TurbinenprozeB vorgeschaltet 
werden, um ein homogenes Brennstoff-Verbrennungslufl-Gemisch zu erzeugen. 
Durch das erfindungsgemafie Verfahren laBt sich die Ziindverzugszeit des erzeugten 
brennbaren Gemisches mit dem TurbinenprozeB angleichen. 

In einer weiteren Ausgestaltung des erfindungsgemSBen Verfahrens kaim das Ge- 
misch aus Stufe (b) zumindest teilweise einem TrennprozeB, vorzugsweise einem 
thermischen TrennprozeB unterzogeh werden. 

Spektralanalysen der Kalte Flammen-Produkte 3, sowohl in gasfbrmiger als auch in 
flussiger Phase, bestatigen, daB durch das erfmdungsgemaBe Verfahren eine Stoff- 
verwertung des eingesetzten Brennstoffes vollzogen wird. Je nach Bedarf lassen 
sich die Produkte durch Einstellen der Zustands- und ProzeBparameter, wie Tempe- 
raturfuhrung, Druck, Mengenverhaltnis der Einsatzstoffe und/oder katalytische 
Einwirkung, gezielt beeinflussen. Fig. 19 stellt einen Stofifverwertungs- und Stoff- 
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trennungsprozeB dar. Hierbei wird dem Kalte Flammen-Generator 18 ein Trennap- 
parat 32 (z.B. Phasentrennung, Membrantrennung, Adsorption, Absorption) nachge- 
schaltet. Einsatzgebiete fur den dargestellten Stoffverwertungs- und 
TrennungsprozeB ergeben sich unter anderem in Raffinerieanwendungen (Synthase 
von ungesattigten Kohlenwasserstoffen, wie Alkenen; Teiloxidierung von Kohlen- 
wasserstoffen zur Bildung von Ketonen, Aldehyden oder Karbonsauren; Abtren- 
nung von unerwunschten Erdolfraktionen, wie Stickstoff-, Chlor-, Fluor- und/oder 
Schwefelverbindungen und Ahnlichen) oder der Synthesegasherstellung zur Ab- 
scheidung unerwunschter Bestandteile (Schwefelabscheidung bei der Brenngasher- 
stellung fur Brennstoffzellen). Prinzipiell ist es denkbar, Roholfraktionen durch das 
erfmdungsgemaBe Verfahren einer ersten Stoffbehandlung zu unterwerfen. 

Das erfindungsgemaBe Verfahren fuhrt zu einem neuen Produkt, welches erhaltlich 
ist durch urgendeinen der welter oben beschriebenen Verfahrensschritte. 

In Fig. 18 ist eine konstruktive Ausfuhrung des erfindungsgemafien Verfahrens in 
einem Olbrenner fur Feuerungsanlagen mit einer thermischen Leistung vorzugswei- 
se groBer 1 kW dargestellt (Schnittzeichnung), Kembestandteil des dargestellten 
Brenners ist der aus Fig. 8 bekannte Kalte Flammen-Generator. Die Reaktionszone 
der Kalten Flamme 5 bildet sich hierbei im gesamten Gebiet des Reaktionsrohres 4 
und dem durch das Brennerrohr 22 und das Reaktionsrohr 4 gebildeten Ringspalt 
aus. Das gesamte System wird von dem Mantelrohr 23 umschlossen. In dem sich 
zwischen dem Mantelrohr 23 und dem Brennerrohr 22 ergebenden Ringspalt wird 
das Produktgas 3 verbrannt Die zum Einleiten der Kalten Flammen benotigte War- 
me wird gemaB dem Vorwarmungsprinzip in Fig. 12 aus dem Bereich der Verbreri- 
nung 24, der als Porenkorper oder als Hohlraum ausgestaltet ist, entzogen und uber 
die Brennrohrwand 22 in die ProzeBzone der Kalten Flammen 5 eingekoppelt. Zur 
Absenkung der Starttemperatur wird die in Fig. 9b) dargestellte exteme Rezikulati- 
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on 9 der Kalte Flammen-Produkte 3 konstruktiv umgesetzt. Als Ruckschlagsiche- 
ning dient der mit 21 dargestellte Flammenhalter. 



wo 00/06948 



PCT/EP99/05429 



- 30 - 

Literaturverzeichnis 

Affens, R, S,; Sheinson, W. A. : Autoignition: The Importance of the Cool Flame in 
the Two-Stage-Process. Naval Research Laboratory, Washington D.C.. In: Loss 
Prevention, American Institut of Chemical Engineers, 1979 (Band 13). S. 83 - 88. 

Brand, R.; Schilling, J,; Miiller, W.: Experimentalstudie zur Entwicklung eines 
neuen Haushaltsolbrenners, Bundesministerium fur Forschung und Technik 
(BMFT), Forschungsbericht T 81-006, 1981 

Coffee, R. Z),.: Cool Flames and Autoignition: Two Oxidation Processes. In: Loss 
Prevention, American Institut of Chemical Engineers, 1979 (Band 13). S. 74 - 82. 

Freytag, H, H.\ Handbuch der Raumexplosionen. Verlag Chemie GmbH, Wein- 
heim, 1965. 

Kostka, H.; Michel, A. : Regelbarer Vergasungsbrenner kleiner Leistung, Bundesmi- 
nisterium fiir Forschung und Technik (BMFT), Forschungsbericht T 82-038, 1982 

Lefebvre, A.; Freeman, W.; Cowell, L.\ Spontaneous ignition delay characteristics of 
hydrocarbon fuel/air mixtures, NASA Contractor Report 175064, 1986 

Mallog, J.; Eisfeld , F; Universitat Kaiserslautem, Lehrstuhl fur Krafl- und Ar- 
beitsmaschinen im Fachbereich Maschinenwesen: Auslegung von regelbaren Ver- 
dampfungsbrennem fur Hausheizungen kleinerer Leistung mit hoher 
Energieausnutzung. Eggenstein: Fachinformationszentrum Energie, Physik, Mathe- 
matik GmbH, 1983 (BMFT - FB - T 83-229) - Forschungsbericht im Auflrag des 
Bundesministerium fur Forschung und Technik 



wo 00/06948 



- 31 - 



PCT/EP99/05429 



Pitsch, H,; Miiller, U. C; Peters, Nr. Modellierung des Zundvorgangs am Einspritz- 
strahl bei dieselmotorischer Verbreimung, In: VDI Berichte Nr. 1 193, 1995, S. 533 - 
540 

Schilling, S.: Aerosolbrenner mit reaktivem Flammenhalter als Flachenbrenner fiir 
Kleinst-leistungen. In: Brennpunkt (1997), Nr. 34, Heft Nr. 1 1, S. 3 - 5 

Spadaccini, L, J.; TeVelde, J. A.: Autoignition characteristics of aircrafttype fuels, 
In: Combustion and Flame 46, 1982, S. 283 - 300 

Stqffel, B.; Reh, L,: Conversion of liquid to gaseous fuels for lean premixed combu- 
stion. International Gas Turbine and Aeroengine Congress and Exposition, Houston, 
Texas, 1995 

Warnatz, J.; Maas, U,\ Technische Verbrennung, Springer Verlag, Berlin, 1993, 
ISBN 3-540-56183-8, S. 104 ff 

Zabetakis, M G. ; Furno, A, L. ; Jones, G. W.: Minimum spontaneous ignition tem- 
peratures of combustibles in air. In: Ind. & Eng. Chem. (1954) No. 46, S. 2173 - 
2178 



wo 00/06948 



PCT/EP99/05429 



- 32 - 
Anspruche 

1. Verfahren zur Verwertung eines Brennstoffes, der eine Ausgangssie- 
detemperatur oder uberwiegend einen Ausgangssiedetemperaturbereich bei 1 
bar zwischen 231 K und 830 K aufweist, dadurch gekennzeichnet, daB 

(a) der Brennstoff bei einem Druck p > 1 bar mit mindestens 
einem auf 520 K bis 880 K oder bei niedrigerem Druck mit einer Ab- 
senkung des Temperaturbereichs vorgewarmten Oxidator und einem 
molaren C/O-Verhaltnis zwischen 1 : 0,14 bis 1 : 25 in einem Reakti- 
onsraum so in Kontakt gebracht wird, dafi exotherme Vorreaktionen in 
Form einer Kalten Flamme initiiert werden, die auch bei homogener 
Mischung von Brennstoff und Oxidator nur einen Teilumsatz des 
Brennstoffs und des Oxidators bewirken, und 

(b) durch Einstellen einer technisch relevanten Verweilzeit 
des in Schritt a) hergestellten Gemisches in den Reaktionsraum, von 

tv > 25 ms bei p < 1 bar und Verweilzeiten, die bei Erhohung des 
Druckes unter sonst gleichen Bedingungen kleiner werden, und einer 
begrenzten Warmeabfiihr aus der Reaktionszone liber einen Inertgass- 
trom mit einem Verhaltnis des Warmekapazitatstroms des Oxidators 
M • Cp zum Produkt aus Brennstofifmassenstrom Mf, und Heizwert if,,, 
das im adiabaten Reaktionsraum Af • Cp / - H^> 2 x 10^ K'^ ist, 
und/oder uber die Reaktorwand mit einer Warmestromdichte q von q 

< 85 kW/m2 eine kinetische Reaktionshemmung der Weiterreaktion 
des bei der Kalten Flamme entstandenen, oxidierbaren Gemisches 
eintritt, wodurch eine Selbstziindung desselben insbesondere fur eine 
voraussagbare Zeit verhindert wird. 
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2. Verfahren nach Anspruch 1, wobei als Brennstoff im Wesentlichen 
Kohlenwasserstoffe, Gemische von Kohlenwasserstoffen mit nicht Kohlen- 
wasserstoffen, in Form von Emulsionen und/oder Suspensionen mit in Koh- 
lenwasserstoff im wesentlichen unloslichen Flussigkeiten, insbesondere 
Wasser, im Gemisch mit Ammoniak, Schwefelwasserstoff und/oder Alkano- 
len eingesetzt wird. 

3. Verfahren nach Anspruch 2, wobei der Oxidator Sauerstoff, Ozon, 
Luft, Abgase aus uberstochiometrischer Verbrennung, eine Sauerstoff ent- 
haltene Verbindung, wie Peroxide enthaltene Verbindung, Schwefeloxide, 
Stickoxide (NyO oder NOJ ist. 

4. Verfahren nach mindestens einem der Anspriiche 1 bis 3, wobei eine 
mindestens teilweise Verdampfimg und/oder Vemebelung des Brennstoffes 
erzielt wird. 

5. Verfahren nach mindestens einem der Anspruche 1 bis 4, wobei das 
Gemisch aus Schritt (b) von Anspmch 1 in ein System der Stufe (a) des An- 
spruchs 1 mindestens teilweise zunickgefuhrt wird. 

6. Verfahren nach mindestens einem der Anspruche 1 bis 5, wobei die 
Starttemperatur der exothermen Vorreaktionen durch Druckemiedrigung des 
Gemisches von Oxidator und Brennstoff, durch Rezirkulation zumindest ei- 
nes Teils des Gemisches der Stufe (b) des Anspruchs 1 und/oder Zugabe ei- 
nes Katalysators gesenkt wird. 
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7. Verfahren nach Anspruch 6, wobei die zur Initiierung der Reaktionen 
der Stufe (a) aus Anspruch 1 notwendige Energie aus der exothermen Vorre- 
aktion gemaB Stufe (a) des Anspruchs 1 und/oder durch Einkopplung von 
Energie aus einem nachgeschalteten ProzeB bezogen wird. 

8. Verfahren nach mindestens einem der Anspniche 1 bis 7, wobei das 
Gemisch der Stufe (b) des Anspruchs 1 bei einem niedrigeren Temperaturbe- 
reich kondensiert, als demjenigen, der dem Ausgangssiedetemperaturbereich 
des Brennstoffs entspricht 



9. Verfahren nach mindestens einem der Anspruche 1 bis 8 zur Aufbe- 
reitung und/oder Veredelung von Brennstoffen, insbesondere in Raffinerien, 
der Synthesegasherstellung, der Schutzgasherstellung, zur Bereitstellung von 
gasfbrmigen Brennstoffen fur Brennstoffzellen, zur Verbrennung in Verbren- 
nungskrafhnaschinen und/oder Feueningsanlagen, zur Trennung von 
Stoffstromen von Begleitstoffen. 

10. Verfahren nach mindestens einem der Anspruche 1 bis 9 zum Antrieb 
von mobilen Vorrichtungen, wie Fahrzeugen. 

IL Verfahren nach mindestens einem der Anspruche 1 bis 9 zum Einsatz 
in immobilen Vorrichtungen, wie Vorrichtungen zur Kraft-, Stromerzeugung 
und/oder Warmebereitstellung. 

12. Verfahren nach Anspruch 9, wobei als Oxidator vorzugsweise Lufl 
xmd/oder Sauerstoff verwendet wird und die Edukte aus Schritt (a) von An- 
spruch 1 unterstochiometrich, vorzugsweise bei einem Luflverhaltnis von X = 
0,2 bis 0,7, zugefuhrt werden. 
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13. Verfahren nach mindestens einem der Anspriiche 1 bis 12, wobei dem 
Gemisch der Stufe (b) des Anspruchs 1 ein weiterer Stoffstrom zugefiihrt 
wird, der dem in Anspruch 2 definierten Brennstoff oder auch nicht Kohlen- 
wasserstoffen, insbesondere wasserstoffhaltigen Stoffen, entspricht. 

14. Verfahren nach. Anspruch 9, wobei das Produkt aus Stufe (b) von An- 
spruch 1 durch technisch bekannte Verfahrensschritte, vorzugsweise der par- 
tiellen Oxidation, der Dampfreformierung und/oder der Shiftgasreaktion 
(Wassergasreaktion), in ein fur Brennstoffeellen geeignetes Brenngas, wie 
beispielsweise Wasserstoff, Kohlenstoffinonoxid und/oder kurzkettige Koh- 
lenwasserstoffe, uberfuhrt wird. 

15. Verfahren nach Anspruch 9 und/oder 14, wobei die Brennstoffeelle ci- 
ne Membranbrennstoffeelle (PEMFC) ist. 

16. Verfahren nach mindestens einem der Anspriiche 1 bis 15, wobei das 
Gemisch aus Stufe (b) des Anspruchs 1 zumindest teilweise einer Drucker- 
hohung unterzogen wird. 

17. Verfahren nach mindestens einem der Anspriiche 1 bis 16, wobei das 
Gemisch aus Stufe (b) des Anspruchs 1 zumindest teilweise einem Trennpro- 
zefi, vorzugsweise einem thermischen Trennprozefi, unterzogen wird. 

18. Produkt erhaltlich nach einem Verfahren gemafi mindestens einem der 
Anspriiche 1 bis 17. 

19. Verwendung des Produkts nach Anspruch 9 in einem Verfahren nach 
Anspruch 18. 
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20. Vorrichtung zur Erzeugung eines Gemisches aus Stufe (b) des An- 
spruchs 1, dadurch gekennzeichnet, daB der Brennstoff mittels einer Brenn- 
stoffzufuhrung mit dem Oxidator, der beispielhaft durch eine Oxidatorduse 
zugefuhrt wird, in Kontakt kommt, um dann in einem Reaktionsrohr eine 
Kalte Flamme zu bilden, welche durch Rezirkulation von vorzugsweise Kal- 
te-Flammen-Produkten, die durch interne und/oder exteme Rezirkulation der 
Reaktionszone zugefuhrt werden, teilweise ihre Zustands- und/oder ProzeB- 
parameter nach Stufe (a) und (b) des Anspruchs 1 andem konnen. 
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Fig. 1 Abhangigkeit der Ziindtemperatur von der Kohlenstoffkettenlange 
(Zabetakis et al., 1954) 
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Fig. 2 Schematischer Temperaturverlauf bei einer Radikalkettenexpiosion 
(Wamatz et al., 1993) 
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Fig. 3: Bereiche der Reaktionen bei der Zerstaubung von Brennstoff in einen 
heiBen Luftstrom (HEIZOL EL, p = 1bar, 1) 
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Fig. 4 Temperaturverlauf der Kalten Flamme entlang des Stromungswegs in 
Abhangigkeit der Betriebstemperatur <HEIZOL EL. p = 1bar. A = 1 
U = 0.9s) 
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Fig. 5: Bereiche fiir Startbedingungen der kalten Ramme in Abhangigkeit des 
Luftverhaitnisses (Heizol EL, p= 1bar, fv= 1s) 
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Fig. 6 Darstellung der Zundverzugszeit von Heizol EL in Abhangigkeit von der 
Lufttemperatur und der Aufenthaltr-Toit (Druck p = 1 bar) 
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Brennstoffe (p = 1 bar) 
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